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A novel process by selective sulfurization has been proposed as a reprocessing process for spent nuclear fuel.
In order to know the sulfurization behavior of actinides in this process, 236Pu and 241Am were used as actinide
tracers. The 152Eu tracer was used for comparison to amricium. First, the 236Pu tracer was produced from 237Np
by irradiation with a bremsstrahlung from an electron linear accelerator (LINAC) followed by the purification
with anion exchange method. Then the 236Pu, 241Am and 152Eu doped U3O8 was obtained from the mixing of
nitric acid solution and calcination in air up to 1273K. The U3O8 sample was sulfurized by CS2 at 673, 723 and
773K. Then the sample was dissolved into nitric acid and filtrated. Finally, dissolution ratios were obtained from
the α spectrometry of 236Pu and 234U, and γ-ray spectrometry of 241Am and 152Eu. The results are summarized
as follows; 1) Uranium oxide sample doped with 236Pu, 241Am and 152Eu was obtained from the mixing nitric
acid solution, 2) Plutonium and uranium showed very low dissolution ratios for sulfurization temperature from
673 to 773 K, 3) Dissolution ratio of americium was over 30 % for the all temperatures, 4) Europium also showed
similar behavior to americium, 5)The experimental results correspond well with the thermodynamic consideration.
From the above results, recovery of plutonium and uranium as oxides by sulfide reprocessing process with selective
sulfurization and acid dissolution steps was suggested.
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は，原子炉で燃焼した使用済み UO2 燃料をボロキシデーションにより U3O8 とする．次にこの酸化
物試料について，核分裂生成物（FP）中の，特に中性子経済に影響をおよぼす希土類を分離すべき対
象として，二硫化炭素（CS2）を用いてオキシ硫化物および硫化物にする．この際，硫化温度が低いた






ツニウム (Np)やアメリシウム (Am)，キュリウム (Cm)といったマイナーアクチノイド（MA）は数
千年といった長い半減期をもつもの (237Np : 2.14 × 106y, 243Am : 7.37 × 103y)が多く、それらの分
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製造した 236Puや、241Amおよび 152Euを添加した U3O8 試料を調製し、硫化および酸溶解処理後



























8M硝酸でカラムを洗浄し、FPと 233Paをできるだけ除去した．次に conc HCl-0.1M NH4I溶液で
236Puを溶離した．溶離液を乾固後、希塩酸溶液で 236Puを再溶解させ、塩酸溶液として分離・回収
した．精製した 236Pu溶液 10µLを Nb箔に滴下し、乾燥・焼き付け後、アクリル溶液を滴下して反
跳防護膜とし、α線源を作製した．Si表面半導体検出器 (直径 24mm、検出効率 2.315%)から 38mm
の位置にこの線源を置いて 50000秒測定し、α線スペクトルを測定した．
2.2 トレーサー添加 U3O8 の調製
次に、アクチノイドトレーサーを添加した U3O8 試料の調製方法を Fig.2に示した．アクチノイド
として 236Puおよび 241Amを、また、アメリシウムの化学アナログとして 152Euを用いた．所定量の
金属ウランを硝酸溶液に溶解し、ウラニル溶液を得た．これに 2.1で調製した 236Puおよび保有する
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解実験を行った．硫化後の U3O8 試料を 323Kの 1M硝酸 100 mlに浸漬して 1時間振とうし、溶解
させた．次にこの溶解液を ANODISCフィルター (0.02mm)を用いて吸引ろ過し、ろ液 (1)および残
差を分離した．残渣についてはさらに加熱した濃硝酸で溶解させて残渣溶解液 (2)を調製した．
2.5 線源調製と放射能測定
各溶液に内部標準試薬として Sm 標準溶液 (1000ppm)0.5ml 添加し、アンモニア水を添加してト
レーサーを含む ADU を沈殿させた．この沈澱を ANODISC フィルター (0.02mm) を用いて吸引ろ
過し、濾過フィルターをポリエチレン板上に貼り付けて真空乾燥した．さらに反跳防止のためアクリ
ル製樹脂を塗布し、放射能測定用線源とした．
238,234U および 236Pu については Canberra 製 Si 表面半導体検出器 (Model 7401，直径 24mm、
検出効率 2.315%)を用いて 50000秒測定し、放射能強度を求めた．241Amおよび 152Euについては
Canberra製 Ge半導体検出器 (Model 2001C)を用いて 3000 ∼ 100000秒測定し、放射能強度を求め
た．得られた放射能強度 Aより各元素の溶解率 Dを次式により求めた．ここで A0 および A1 はそれ
ぞれ、硫化および酸溶解処理前後の各核種の放射能強度である．
D(%) = A1/(A0) × 100 (1)
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3 実験結果
3.1 トレーサーの αおよび γ 線スペクトル
Fig.3にはトレーサー添加U3O8試料について硫化および酸溶解処理後の試料の α線スペクトルを示
す．この図をみると、内部標準として添加した 147Smのピークや、天然ウラン中の 238U(4198keV)およ
び 234U(4775keV)の α線ピークとともに、今回添加した 236Pu(5764keV)のピークもそれぞれ該当す
る部分に十分な強度をもったピークとして確認されている．また、Fig.4にはトレーサー添加 U3O8 試
料について硫化および酸溶解処理後の試料の γ線スペクトルを示す．この図をみると、241Am(60keV)
および 152Eu(122keV)の γ 線ピークが該当する部分に非常に強いピークとして確認されている．従っ
て、本試料を用いることにより、α 線および γ 線スペクトロメトリーを利用してウラン他アクチ
ノイドの定量分析が可能であり、反応前後における物質収支からその挙動を調べることができる．































































Fig.3 α-ray spectrum of the tracer doped
U3O8 sample after sulfurization and acid dis-
solution.
Fig.4 γ-ray spectrum of the tracer doped U3O8
sample after sulfurization and acid dissolution.
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Fig.5 Dissolution ratios of uranium(⃝), pluto-
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Fig.6 Gibbs free energy for the reactions of
PuO2, U3O8 and Eu2O3 with CS2.















Eu2O3 の場合，∆G0 値は 600K以上において負となり、PuO2 や U3O8 の場合と比べると、より低温
において硫化されることがわかる．さらに、ユウロピウムの場合には、オキシ硫化物 Eu2O2Sも存在
し、この場合には常温においても負の∆G0 値を示し、より生成しやすいことがわかる．この Eu2O2S








のように考えられる．NpO2 は PuO2 や UO2 と同一の構造をとり、化学的性質が類似しているため
硫化されずにこれら核燃料物質とともに酸化物として回収される．これに対し、Cm2S3 は CmO2 を
H2Sと CS2 混合ガス雰囲気中 1573Kにおいて 5時間反応させて調製する報告 [7]があり、本研究で
対象とする 773K以下のような低温では硫化されにくいと考えられるが、アメリシウムと化学的性質
が類似しており、同様な挙動をするとも考えられる．
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5 おわりに
本研究では，新しい概念に基づく硫化物再処理プロセスにおけるアクチノイド元素の挙動について、
236Pu や 239Np および 241Am といった RI トレーサーを添加した U3O8 を用いて硫化および酸溶解
実験を行い、それらの挙動について検討した．結果は以下のようにまとめられた．
1. 236Pu、239Npおよび 241Amを添加した U3O8 試料を調製できた．
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